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® Interferenzpigmente 

® Die vorliegende Erfindung betrifft Interferenzpigmente 
auf der Basis von mehrfach beschichteten plattchenfor- 
migen Substraten, die mindestens eine Schichtenfolge 
aus 

(A) einer Beschichtung mit einem Brechungsindex n > 
2,0, 

(B) einer farblosen Beschichtung mit einem Brechungsin- 
dex n < 1,8, und 

(C) einer nicht absorbierenden hochbrechenden Be- 
schichtung, 

sowie gegebenenfalls 

(D) eine auftere Schutzschicht 
aufweisen. 
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Beschreibung 

Die vorliegende Erfindung betrifft Interferenzpigmente 
auf der Basis von mehrfach beschichteten plattchenformi- 
gen Substraten. 

Glanz- cxier Effektpigmente werden in vielen Bereichen 
der Technik eingesetzt, insbesondere im Bcrcich der Auto- 
lacke, der dekorativen Beschichtung, im KunststofT, in Far- 
ben, Druckfarben sowie in kosmelischen Formulierungen. 

Glanzpigmente, die einen winkelabhangigen Farbwech- 
sel zwischen mehreren Interferenzfarben zeigen, sind auf- 
grund ihres Farbenspiels von besonderem Interesse fur Au- 
tolacke sowie bei falschungssicheren Wertschriften. Derar- 
tige Pigmente sind auf Basis von mehrfach beschichteten 
plattchenformigen Substraten bekannt. 

Interferenzpigmente bestehen in der Regel aus 200 bis 
1000 nm dicken plattchenfbrmigen Substraten, die mit 50 
bis 300 nm dicken, stark lichtbrechenden Metalloxiden bzw. 
Metalloxidgemischen uberzogen sind. Die optischen Eigen- 
schaften dieser Pigmente werden in entscheidendem MaBe 
durch den Brechungsindex der Metalloxidschicht bestimmL 
Neben der Moglichkeit iiber Chemical Vapor Deposition 
(CVD)- oder Physical Vapor Deposition (PVD)-Verfahren 
Metalloxidschichten herzustellen, die hohe Dichten und da- 
mit nahe am Optimum liegende Brechungsindizes aufwei- 
sen, erfolgt die Abscheidung von Metalloxiden auf feinteili- 
gen, plattchenformigen Substraten haufig durch Titration 
von waBrigen, meisl sauren Metallsalzlosungen gegen Na- 
tronlauge in Gegen wart eines Substrates, wie z. B. in den 
DE 14 67 468 und DE 20 09 566 beschrieben. 

Nachteil des Aufdampfverfahrens sind die damit verbun- 
denen hohen Kosten. So ist aus der U.S. 4,434,010 ein mehr- 
schichtiges Interferenzpigment bekannt bestehend aus einer 
zentralen Schicht eines reflektierenden Metalls, wie z. B. 
Aluminium, und altemierenden Schichten zweier transpa- 
renter dielektrischer Materialien mit hohem und niedrigem 
Brechungsindex, wie z. B., Tilandioxid und Siliziumdioxid. 
Dieses Mehrschichtpigment wird vorzugsweise fur fal- 
schungssichere Wcrtpapiere verwendet. 

Aus der JP H7-759 ist ein mehrschichtiges Interferenz- 
pigment mit metallischem Glanz bekannt, wobei ein Sub- 
strat mit alternierenden Schichten von Tilandioxid und Sili- 
ziumdioxid beschichtet ist. Als Subslrat werden Alumi- 
nium-, Gold- oder Silberflakes, oder Plattchen aus Glimmer 
bzw. Glas, die mit Metallen beschichtet sind, eingesetzt. Der 
fur Interferenzpigmente charakteristische und erwiinschte 
Tiefeneffekt kann allerdings nicht erzeugt werden. Dafur ist 
die Totalreflexion des Lichtes an der den Kern bildenden 
Metallschicht verantwortlich. Der Interferenzefifekt bleibt 
deshalb auf die sich auf der Metallschicht befindlichen 
Schichten begrenzt. Daruber hinaus werden aufgrund der 
fehlenden Transparenz des Substrates die vielfaltigen Kom- 
binationsmoglichkeiten mit weiteren Pigmenten in anwen- 
dungstechnischen Formulierungen stark eingeschrankt. 

In den US 3,438,796 und US 5,135,812 werden zum Bei- 
spiel metallische Glanzpigmente beschrieben, die einen zen- 
tralen opaken Aluminiumfilm aufweisen, der beidseitig al- 
ternierend mit dielektrischen niedrigbrechenden Filmen, 
wie z. B. Siliziumdioxid oder Magnesiumfluorid, und teil- 
weise transparenten Metall filmen, wie z. B. Chrom oder 
Aluminium beschichtet ist. Aufgrund des Herstellungsver- 
fahrens ist der zentrale Mctallfilm dieser Pigmente nur an 
der Plattchcnobcr- und -untcrseitc beschichtet, wahrend die 
Seitenflachen Bruchkanten darstellen und zum Medium hin 
offen liegen. 

Aus der DE 44 05 494, DE 44 37 753, DE 195 16 181 
und DE 195 15 988 sind Glanzpigmente bekannt, die durch 
Beschichtung von Metallplattchen, insbesondere Alumini- 



umflakes, uber CVD-Verfahren oder naBchemisch mit nied- 
rigbrechenden Metalloxidschichten, wie z. B. einer Silizi- 
umdioxidschicht, und nicht selektiv absorbierenden hoch- " 
brechenden Metalloxidschichten bzw. Metallschichten her- 

5 gestellt werden. 

Glanzpigmente auf Basis von Metallsubstraten weisen 
haufig gute Anwendungseigenschaften, u. a. ein gutes Deck- 
vermogen auf, jedoch resultiert bei der Applikation, z. B. im 
Lack, ein "harter" metallischer Glanz, der haufig nicht er- 

io wiinschtist. 

Glanzpigmente auf Basis transparenter plattchenformiger 
Substrate, die diesen "harten" metallischen Glanz nicht auf- 
weisen, sind Gegenstand der WO 93/12182. Glimmerplatt- 
chen werden mit einer hochbrechenden Metalloxidschicht, 

15 wie z,B. T1O2, und einer nicht selektiv absorbierenden 
Schicht belegt. Diese Pigmente zeigen in Abhangigkeit von 
der TOVSchichtdicke in der Aufsicht eine bestimmte Inter- 
ferenzfarbe, die mit schrager werdendem Blickwinkel zu- 
nehmend schwacher wird und schlieBlich nach grau bzw. 

20 schwarz abkippt Die.Interferenzfarbe andert sich nicht, aber 
es ist eine Abnahme der Farbsattigung festzustellen. 

In der JP 1992/93206 werden Glanzpigmente auf Basis 
von Glasflakes bzw. Glimmerpartikeln beansprucht, die mit 
einer opaken Metallschicht und alternierenden S1O2- und 

25 Ti02-Schichten belegt sind. 

Aus der EP 0 753 545 sind Glanzpigmente auf Basis von 
mehrfach beschichteten, hochbrechenden, fur sichtbares 
Licht zumindest teilweise durchlassigen, nichtmetallischen, 
plattchenformigen Substraten bekannt, die mindestens ein 

30 Schichtpaket aus einer farblosen niedrigbrechenden und ei- 
ner reflektierenden, selektiv oder nicht selektiv absorbieren- 
den Beschichtung aufweisen. Nachteile dieser Erfindung 
sind der technisch sehr aufwendige und kostenintensive 
HerstellungsprozeB sowie die oft schwere Reproduzierbar- 

35 keit der Pigmente in der gewunschten Produktqualitat. 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, ein im we- 
senUichen transparentes Interferenzpigment mit kraftigen 
Interferenzfarben und/oder einer starken Winkelabhangig- 
keit der Interferenzfarben zur Verfugung zu stellen, das sich 

40 durch seine vorteilhaften Anwendungseigenschaften aus- 
zeichnet und gleichzeitig auf einfache Art und Weise herge- 
stellt werden kann. 

tJberraschenderweise wurde nun ein Interferenzpigment 
auf Basis von mehrfach beschichteten plattchenformigen 

45 Substraten gefunden, das eine bestimmte Anordnung op- 
tisch funktioneller Schichten enthalt, wodurch besondere 
optische Effekte erzielt werden. 

Gegenstand der Erfindung sind somit Interferenzpig- 
mente auf der Basis von mehrfach beschichteten plattchen- 

50 fbrmigen Substraten, die mindestens eine Schichtenfolge 



(A) einer Beschichtung rnit einem Brechungsindex n 
> 2,0, 

55 (B) einer farblosen Beschichtung mit einem Bre- 
chungsindex n < 1 8, und 

(C) einer nicht absorbierenden hochbrechenden Be- 
schichtung, 

60 sowie gegebenenfalls 

(D) eine auBcre Schutzschicht 
aufweisen. 

65 Gegenstand der Erfindung ist weiterhin die Verwendung 
der erfindungsgemaBen Pigmente in Farben, Lacken, Druck- 
farben, KunsLstofFen, keramischen Materialien, Glasem und 
kosmetischen Formulierungen. 
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- Geeignete Basissubstrate fur die erfindungsgemaBen 
Mehrschicbtpigmente sind einerseits opake und andererseits 
transparente plattchenfonnige Substrate. Bevorzugte Sub- 
strate sind Schichtsilikate sowie mit Metalloxiden beschicb- 
tete plaUcbenformige Materialien. Insbesondere geeignet 
sind naliirliche und synthetische Glimmer, Talkum, Kaolin, 
plattchenformige Eisenoxide, Bismutoxidchlorid, Glas-, 
Si02-, AI2O3-, T1O2- oder synthetische Keramikflakes, syn- 
thetische tragerfreie Plattchen, LCPs oder andere vergleich- 
bare Materialien. 

Die GroBe der Basissubstrate ist an sich nicht kritisch und 
kann auf den jeweiligen Anwendungszweck abgestimmt 
werden. In der Regel haben die plattchenformigen Substrate 
eine Dicke zwischen 0,1 und 5 um, insbesondere zwischen 
0,2 und 4,5 um. Die Ausdehnung in den beiden an der en Be- 
reichen betragt iiblicherweise zwischen 1 und 250 um, vor- 
zugswcise zwischen 2 und 200 um und insbesondere zwi- 
schen 5 und 50 urn. 

Die Dicke der einzelnen Schichten mit hohem und niedri- 
gem Brechungsindex auf dem Basissubstrat ist wesentlich 
fiir die optischen Eigenschaften des Pigments. Fur ein Pig- 
ment mit intensiven Interferenzfarben, muB die Dicke der 
einzelnen Schichten genau aufeinander eingestellt werden. 

"Wenn n der Brechungsindex einer dunnen Schicht und d 
ihre Dicke ist, wird die Interferenzfarbe dieser Schicht von 
dem Produkt n • d (n • d = optische Dicke) besummt. Die bei 
Normallichteinfall im reflekuerten Licht entstehenden Far- 
ben eines solchen Films ergeben sich aus einer Verstarkung 
des Lichtcs der Wellcnlange 



2N-1 



n • d 



und durch Schwachung des Lichtes der Wellenlange, 

2 

X=— n d 
N 

wobei N eine positive ganze Zahl ist. 

Die bei zunehmender Filmdicke resultierende Variation 
der Farbe ergibt sich aus der Verstarkung bzw. Schwachung 
bestimmter Wellenlangen des Lichtes durch Interferenz. 
Wenn mehrere Schichten in einem Mehrschichtpigment die 
gleiche optische Dicke besitzen, wird die Farbe des reflek- 
tierten Lichts mit zunehmender Zahl der Schichten intensi- 
ver. Daruber hinaus kann durch geeignete Wahl der Schicht- 
dicken eine besonders starke Variation der Farbe in Abhan- 
gigkeit vom Betrachtungswinkel erreicht werden. Es bildet 
sich ein ausgepragter sogenannter Farbflop aus. Die Dicke 
der einzelnen Metalloxidschichten unabhangig von ihrem 
Brechungsindex betragt in Abhangigkeit vom Anwendungs- 
gebiet in der Regel 10 bis 1000 nm, vorzugsweise 15 bis 
800 nm und insbesondere 20-600 nm. 

Die erfindungsgemaBen Glanzpigmente weisen eine 
hochbrechende Beschichtung (A) in Kombination mit einer 
farblosen niedrigbrechenden Beschichtung (B) und einer 
darauf befindlichen nicht absorbierenden hochbrechenden 
Beschichtung auf. Die Pigmente konnen mehrere, gleiche 
oder verschiedenc Kombinationen an Schichtpaketen ent- 
halten, bevorzugt ist aber die Belegung des Substrats mit nur 
einem Schichtpaket (A) + (B) + (C). Zur Intensivierung des 
Farbflops kann das erfindungsgemaBe Pigment bis zu 4 
Schichtpakete enthalten, wobei die Dicke aller Schichten 
auf dem Substrat 3 um allerdings nicht uberschreiten sollte. 



Die hochbrechende Schicht (A) hat einen Brechungsin- 
dex n > 2,0, vorzugsweise n < 2,1. Als Schichtmaterial 

(A) eignen sich alle dem Fachmann bekannten hochbre- 
chenden Materialien, die filmartig und dauerhaft auf die 

5 Substratteilcben aufgebracht werden konnen. Besonders ge- 
eignet sind Metalloxide oder Metalloxidgemische, wie z. B. 
T1O2, Fe 2 03, Z1O2, ZnO, Sn02, oder Verbindungen mit ho- 
lier Brechzahl, wie z. B. Eisentitanate, Eisenoxidhydrate, 
Titansuboxide, Chromoxid, Bismutvanadat, Cobaltaluminat 

10 sowie Mischungen bzw. Mischphasen der genannten Ver- 
bindungen untereinander oder mit anderen Metalloxiden. 

Die Dicke der Schicht (A) betragt 10-550 nm, vorzugs- 
weise 15-400 nm und insbesondere 20-350 nm. 

Als farblose niedrigbrechende fur die Beschichtung (B) 

15 geeignete Materialien sind vorzugsweise Metalloxide bzw. 
die entsprechenden Oxidhydrate, wie z. B. Si(>2, AI2O3, 
AlO(OH), B2O3 oder ein Gemisch der genannten Metall- 
oxide, geeignet Die Dicke der Schicht (B) betragt 
10-1000 nm, vorzugsweise 20-800 nm und insbesondere 

20 30-600 nm. 

Fiir die nicht absorbierende hochbrechende Beschichtung 
(C) eignen sich insbesondere farblose Metalloxide wie Ti0 2 , 
Z1O2, SnC>2, ZnO und BiOCl sowie deren Gemische. Die 
Dicke der Schicht (C) betragt 10-550 nm, vorzugsweise 

25 15-400 nm und insbesondere 20-350 nm. 

Neben dem Stand ardschichtpaket (A) + (B) + (C), das das 
erfindungsgemaBe Pigment bis zu viennal auf weisen kann, 
gibt es weitere bevorzugte Ausfuhrungsformen. So kann das 
erfindungsgemaBe Pigment zwischen dem Substrat (S) und 

30 der Schicht (A), zwischen der Schicht (A) und (B), der 
Schicht (B) und (G) und/oder der Schicht (Q und der Deck- 
schicht (D) eine weitere absorbierende oder nicht absorbie- 
rende Schicht [(SI). (Al), (Bl), (CI)] aufweisen. Die Dik- 
ken der Zwischenschichten betragen 1-50 nm, vorzugs- 

35 weise 1-40 nm und insbesondere 1-30 nm. 

Eine besonders bevorzugte Ausfuhrungsform ist die Be- 
schichtung des Substrats mit folgendem Schichtpaket: 

(SI) optional, SnC>2 
40 (A) T1O2 oder Fe 2 0 3 

(B) Si0 2 

(Bl) optional, Sn(>2 

(C) Ti0 2 

(D) anwendungsbezogene Nachbeschichtung. 

45 

Durch die Beschichtung der Substrate mit hochbrechen- 
den Schichten (A) und (C) und einer niedrigbrechenden 
Schicht (B) und gegebenenfalls weiteren farbigen oder farb- 
losen Beschichtungen entstehen Pigmente, deren Farbe, 

50 Glanz, Deckvermogen und Winkelabhangigkeit des Far- 
beindruckes in weiten Grenzen variiert werden konnen. 

Die erfindungsgemaBen Pigmente lassen sich leicht her- 
steilen durch die Erzeugung mehrerer hoch und niedrig bre- 
chender Interferenzschichten mit genau definierter Dicke 

55 und glatter Oberflache auf den feinteiligen, plattchenformi- 
gen Substraten. 

Die Metalloxidschichten werden vorzugsweise naBche- 
misch aufgebracht, wobei die zur Herstellung von Perl- 
glanzpigmenten entwickelten naBchemischen Beschich- 

60 tungsverfahren angewendet werden konnen; derartige Ver- 
fahren sind z. B. beschrieben in DE 14 67 468, 
DE 19 59 988, DE 20 09 566, DE 22 14 545, 

DE22 15 191, DE 22 44 298, DE 23 13 331, 

DE 25 22 572, DE 3 1 37 808, DE 3 1 37 809, 

65 DE31 51 343, DE 31 51 354,DE31 51 355,DE32 11 602, 
DE 32 35 017 oder auch in weiteren Patentdokumenten und 
sonstigen Publikationen. 

Bei der NaBbeschichtung werden die Substratpartikel in 
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Wasser suspendiert und mit einem oder mehreren hydroly- 
sierbaren Metallsalzen bei einem fur die Hydrolyse geeigne- 
ten pH-Wert versetzt, der so gewahlt wird, daB die Metall- 
oxide bzw. Meialloxidhydrate direkt auf den Plattchen aus- 
gefallt werden, ohne daB es zu Nebenfallungen komrnt. Der 5 
pH-Wert wird ublicherweise durch gleichzeitiges Zudosie- 
ren einer Base und/oder Saure konstant gehalten. Anschlie- 
Bend werden die Pigmente abgetrennt, gewaschen und ge- 
trocknet und gegebenenfalls gegliiht, wobei die Gluhtempe- 
ratur im Hinbiick auf die jeweils vorliegende Beschichtung io 
optimiert werden kann. In der Regel liegen die Gluhtempe- 
raturen zwischen 250 und 1000°C, vorzugsweise zwischen 
350 und 900°C. Falls gewiinscht konnen die Pigmente nach 
Aufbringen einzelner Beschichtungen abgetrennt, getrock- 
net und ggf. gegliiht werden, um dann zur Auffallung der 15 
weiteren Schichten wieder resuspendiert zu werden. 

Weilerhin kann die Beschichtung auch in einem Wirbel- 
bettreaktor durch Gasphasenbeschichtung erfolgen, wobei 
z. B. die in EP 0 045 851 und EP 0 106 235 zur Herstellung 
von Perlglanzpigmenten vorgeschlagenen Verfahren ent- 20 
sprechend angewendet werden konnen. 

Als Metalloxid mit einem hohen Brechungsindex wird 
bevorzugt Titandioxid und/oder Eisenoxid und als Metall- 
oxid mit niedrigem Brechungsindex Siliziumdioxid verwen- 
det. " 25 

Fur das Aufbringen der Titandioxidschichten wird das im 
US 3,553,001 beschriebene Verfahren bevorzugt. 

Zu einer auf etwa 50-100°C erhilzten Suspension des zu 
beschichtenden Materials wird langsam cine waBrige Titan- 
salzlosung zugegeben, und es wird durch gleichzeitiges Zu- 30 
dosieren einer Base, wie z. B. waBrige Ammoniakldsung 
oder waBrige Alkalilauge, ein weitgehend konstanter pH- 
Wert von etwa 0,5-5 eingehalten. Sobald die gewiinschte 
Schichtdicke der TiCVFallung erreicht ist, wird die Zugabe 
der Titansalzlosung und der Base gestoppt. 35 

Dieses, auch als Titrations verfahren bezeichnete Verfah- 
ren zeichnet sich dadurch aus, daB ein UberschuB an Titan- 
salz vermieden wird. Das wird dadurch erreicht, daB man 
pro Zeiteinheit nur eine solchc Menge der Hydrolyse zu- 
fuhrt, wie sic fur cine gleichmaBige Beschichtung mit dem 40 
hydratisierten T1O2 erforderlich ist und wie pro Zeiteinheit 
von der verfligbaren Oberflache der zu beschichtenden Teil- 
chen aufgenommen werden kann. Es entstehen deshalb 
keine hydratisierten Titandioxidteilchen, die nicht auf der zu 
beschichtenden Oberflache niedergeschlagen sind. 45 

Das Aufbringen der Siliziumdioxidschichten kann z. B. 
wie folgt vorgenommen werden. Zu einer auf etwa 
50-100°C erhitzten Suspension des zu beschichtenden Sub- 
strats wird eine Kali- oder Natronwasserglaslosung, zudo- 
siert. Durch gleichzeitige Zugabe einer verdiinnten Mineral- 50 
saure, wie z. B. HC1, HNO3 oder H 2 S0 4 , wird der pH-Wert 
bei ca. 6-9 konstant gehalten. Sobald die gewunschte 
Schichtdicke an S1O2 erreicht ist, wird die Zugabe der Was- 
serglaslosung gestoppt. AnschlieBend wird ca. 0,5 h nachge- 
riihrt. 55 

Zur Erhohung der Licht- und Wetterstabilitat empfiehlt es 
sich haufig, in Abhangigkeit vom Einsatzgebiet das fertige 
Pigment einer Nachbeschichtung oder Nachbehandlung zu 
unterziehen. Als Nachbeschichtungen bzw. Nachbehandlun- 
gen kommen beispielsweise die in den DE-PS 22 15 191, 60 
DE-OS 31 51 354, DE-OS 32 35 017 oder DE- 
OS 33 34 598 bcschriebenen Verfahren in Frage. Durch 
diese Nachbeschichtung wird die chemische Stabilitat wei- 
ter erhoht oder die Handhabung des Pigments, insbesondere 
die Einarbeitung in unterschiedliche Medien, erleichtert. 65 

Die erfindungsgemaBen Pigmente sind mit einer Vielzahl 
von Farbsystemen kompatibel vorzugsweise aus dem Be- 
reich der Lacke, Farben und Druckfarben, insbesondere Si- 
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cherheitsdruckfarben. Aufgrund der nicht kopierbaren opti- 
schen Effekte konnen die erfindungsgemaBen Pigmente ins; 
besondere bei der Herstellung von falschungssicheren Wert- " 
schriften, wie z. B. Geldscheine, Schecks, Scheckkarten, 
Kreditkarten, Ausweisen, etc., verwendet werden. Femer 
sind die Pigmente auch fur die Lasermarkierung von Papier 
und Kunststoffen sowie fur Anwendungen im Agrarbereich, 
z. B. fur Gewachshausfolien, geeignet. 

Gegenstand der Erfindung ist somit auch die Verwendung 
der Pigmente in Formulierungen wie Farben, Druckfarben, 
Lac ken, Kunststoffen, keramischen Materi alien, Glasem 
und zur Kosmetikpraparation. 

Es versteht sich von selbst, daB fur die Anwendungs- 
zwecke die erfindungsgemaBen Pigmente auch vorteilhaft in 
Abmischung mit anderen Pigmenten, wie z. B. transparen- 
ten und deckenden WeiB-, Bunt- und Schwarzpigmenten so- 
wie auch herkommlichen transparenten, bun ten und schwar- 
zen Glanzpigmenten auf der Basis von metalloxidbeschich- 
teten Glimmer- und Metallpigmenten, plattchenformigen 
Eisenoxiden, organischen Pigmenten, etc., verwendet wer- 
den konnen. 

Die nachfolgenden Beispiele sollen die Erfindung erlau-~ 
tern, ohne sie zu begrenzen. 

Beispiele 

Beispiel 1 

100 g Glimmer (PSD 10-60 um) werden in 21 vollent- 
salztem Wasser auf 80°C erhitzt. Bei dieser Temperatur wer- 
den unter kraftigem Ruhren 430 g Eisen-IE-chlorid-Losung 
(14,25% Fe) zudosiert. Dabei wird mit Natronlauge (32% 
NaOH) der pH-Wert konstant bei 4,0 gehalten. Anschlie- 
Bend wird der pH-Wert mit Salzsaure (15% HC1) auf 1 ,8 ab- 
gesenkt und bei diesem pH-Wert 30 ml TiCU-Losung (400 g 
TiCU/l) zugegeben. Der pH-Wert wird dabei mit Natron- 
lauge (32% NaOH) konstant gehalten. AnschlieBend wird 
der pH-Wert mil Natronlauge (32% NaOH) auf 7,5 angeho- 
ben und bei diesem pH eine Ldsung von 252 g Natronwas- 
serglas (27% Si0 2 ) in 252 g vollentsalztem Wasser zugege- 
ben. Der pH-Wert wird dabei mit Salzsaure (15% HC1) kon- 
stant gehalten. 

Danach wird der pH-Wert mit Salzsaure (15% HCl) auf 
2,0 abgesenkt und bei diesem pH-Wert eine Ldsung von 3 g 
SnCU x 5 H 2 0 und 10 ml Salzsaure (37% HO) in 90 ml 
vollentsalztem Wasser zudosiert. Der pH-Wert wind dabei 
mit Natronlauge (32% NaOH) konstant gehalten. Anschlie- 
Bend wird der PH-Wert mit Salzsaure (15% HCl) auf 1 ,8 ab- 
gesenkt und bei diesem pH-Wert 655 ml HCU-Losung 
(400 g/1) zudosiert. Dabei wird der pH-Wert mit Natron- 
lauge (32% NaOH) konstant gehalten. Nach Zugabe der 
TiCU-Losung wird 15 Min. nachgeruhrt und das Produkt ab- 
filtriert, mit vollentsalztem Wasser gewaschen, bei ca. 
1 10°C getrocknet und 45 Min. bei 850°C gegluht. Das erhal- 
tene Interferenzpigment zeichnet sich durch eine intensive 
rotviolette Interferenzfarbe aus. 

Beispiel 2 

100 g Glimmer (PSD 10-60 um) werden in 21 vollent- 
salztem Wasser auf 80°C erhitzt. Bei dieser Temperatur wer- 
den unter kraftigem Ruhren 430 g Eisen-BI-chlorid-Losung 
(14,25% Fe) zudosiert. Dabei wird mit Natronlauge (32% 
NaOH) der pH-Wert konstant bei 4,0 gehalten. Anschlie- 
Bend wird der PH-Wert mit Natronlauge (32% NaOH) auf 
7,5 angehoben und bei diesem pH eine Losung von 252 g 
Natron wassergl as (27% Si02) in 252 g vollentsalztem Was- 
ser zugegeben. Der pH-Wert wird dabei mit Salzsaure (15% 



^DE 197 46 067 A 



1 



8 



HCl)"konstant gehalien. 

Danach wird der pH-Wert mit Salzsaure (15% HCl) auf 
2,0 abgesenkt und eine Losung von 3g SnCU x 5 H2O und 
10 ral Salzsaure (37% HQ) in 90 ml vollentsalztem Wasser 
zudosiert. Der pH-Wert wird dabei mit Nalronlauge (32% 
NaOH) konstant gehalten. AnschlieBend wird der pH-Wert 
mit Salzsaure (15% HCl) auf 1,8 abgesenkt und 476 ml 
TiCU-Losung (400 gA) zudosiert Dabei wird der pH-Wert 
mit Natronlauge (32% NaOH) konstant gehalten. Nach Zug- 
abe der TiCU-Losung wird 15 Min. nachgeriihrt und das 
Produkt abfiltriert, mit vollentsalztem Wasser gewaschen, 
bei 110°C getrocknet und 30 Min. bei 850°C gegliiht. Das 
erhaltene Interferenzpigment zeichnet sich durch eine inten- 
sive rote Interferenzfarbe aus. 

Beispiel 3 



lOOg Muskovit-Ghmmcr (TbilchengroBe 10-60 um) 
werden in 2 1 vollentsalztem Wasser auf 80°C erwarmt. Un- 
ter kraftigem Ruhren wird dann eine Losung von 3g SnCU x 
5 H 2 0 und 10 ml Salzsaure (37% HO) in 90 ml vollentsalz- 
tem Wasser bei pH 2,0 zugegeben. Der pH-Wert wird dabei 
mit Natronlauge (32% NaOH) konstant gehalten. Anschlie- 
Bend werden bei pH 1,8 155 ml TiCU-Losung 
(400 g/TiCU/l) zugegeben. Der pH-Wert wird dabei mit Na- 
tronlauge (32% NaOH) konstant gehalten. Daraufhin wird 
der pH-Wert mit Natronlauge auf 2,6 erhoht und bei diesem 
pH-Wert 100 ml einer Losung von 25 ml TiCU-Losung 
(400 g T1CI4/I), 48 g FeCVLosung (14,25% Fe) und 4,8 g 
AICI3 x 6 H 2 0 in vollentsalztem Wasser zugegeben. Dabei 
wird der pH-Wert mit Natronlauge (32% NaOH) konstant 
gehalten. 

AnschlieBend wird der pH-Wert mit Natronlauge (32% 
NaOH) auf 7,5 erhoht und bei diesem pH-Wert eine Losung 
von 271 g Natron wasserglas (27% SiOz) in 271 g vollent- 
salztem Wasser zudosiert. Der pH-Wert wird mit Salzsaure 
(10% HCl) konstant gehalten. AnschlieBend wird der pH- 
Wert mit Salzsaure (10% HCl) auf 2,0 abgesenkt und eine 
Losung von 3g SnCU x 5 H 2 0 und 10m Salzsaure (37% 
NaOH) in 90 ml vollentsalztem Wasser zudosiert. Der pH- 
Wert wird dabei mit Natronlauge (32% NaOH) konstant ge- 
halten. AnschlieBend werden bei pH = 1,8 45 ml T1CI4-L0- 
sung (400 g T1CI4/I) zugegeben, wobei der pH-Wert wie- 
derum mit Nalronlauge (32% NaOH) konstant gehalten 
wird. Danach wird der pH-Wert mit Natronlauge (32% 
NaOH) auf 2,6 erhoht und bei diesem pH-Wert 230 ml einer 
Losung von 129 ml TiCU-Losung (400 g TiCVl), 206 g 
FeCl 3 -Losung (14,25% Fe) und 10,2 g AICI3 X 6 H 2 0 in 
157 ml vollentsalztem Wasser zudosiert. Der pH-Wert wird 
dabei mit Natronlauge (32% NaOH) konstant gehalten. Zu- 
letzt wird das Pigment abgesaugt, mit vollentsalztem Wasser 
gewaschen, bei 110 °C getrocknet und 30 Min. bei 850°C 
gegliiht. Man erhalt ein intensiv rotviolett gefarbtes Interfe- 
renzpigment, das beim Abkippen uber orange in ein krafti- 
ges gelbgriin ubergeht. 

Beispiel 4 

Das getrocknete Pigment aus Beispiel 2 wird 30Minuten 
bei 850°C in Fonmergasaimosphare (N 2 /H 2 ; 85/15) gegliiht. 
Das auf diesem Wege hergestellte Pigment zeigt einen inlen- 
sivcn BronzeefTekt und starken Glanz. 



x 5 H2O und 10 ml Salzsaure (37% HCl) in 90 ml vollent- 
salztem Wasser bei pH=2,0 zugegeben. Der pH-Wert wird 
dabei mit Natronlauge (32% NaOH) konstant gehalten. An- 
schlieBend werden bei pH=l,8 155 ml TiCU-Losung (400g 
5 T1CI4/I) zugegeben. Der pH-Wert wird dabei mit Natron- 
lauge (32% NaOH) konstant gehalten. Daraufhin wird der 
pH-Wert mit Natronlauge auf 2,6 erhoht und bei diesem pH 
100 ml einer Losung von 25 ml TiCLr Losung (400 g 
T1CI4/I), 48 g FeCl 3 -Losung (14,25% Fe) und 4,8 g AIC1 3 x 
to 6 H 2 0 in vollentsalztem Wasser zugegeben. Dabei wird der 
pH-Wert mit Natronlauge (32% NaOH) konstant gehalten. 

AnschlieBend wird der pH-Wert mit Natronlauge (32% 
NaOH) auf 7,5 erhoht und bei diesem pH eine Losung von 
297 g Natronwasserglas (27% SiO^) in 297 g vollentsalztem 
15 Wasser zudosiert. Der pH-Wert wird mit Salzsaure (10% 
HCl) konstant gehalten. AnschlieBend wird der pH- Wert mit 
Salzsaure (10% HCl) auf 2,0 abgesenkt und eine Losung 
von 3g SnCU x 5 H 2 0 und 10 ml Salzsaure (37% HCl) in 
90 ml vollentsalztem Wasser zudosiert. Der pH-Wert wird 
20 dabei mit Natronlauge (32% NaOH) konstant gehalten. An- 
schlieBend werden bei pH=l,8 250,5 ml TiCU-Losung 
(400 g HCU/1) zugegeben, wobei der pH-Wert wiederum 
mit Natronlauge (32% NaOH) konstant gehalten wird. 
AnschlieBend wird das Pigment abgesaugt, mit vollent- 
25 salztem Wasser gewaschen, bei 110°C im Trockenschrank 
getrocknet. Das erhaltene Pigment besitzt nach dieser Stufe 
eine rotviolette Faroe, die beim Abkippen in Gelbgriin uber- 
geht. 

AbschlieBend wird bei 850°C 30 Minuten gegliiht. Man 
30 erhalt ein gelbrot glanzendes Interferenzpigment, dessen 
Farbe beim Abkippen in gelbgriin ubergeht. 



Beispiel 6 

35 Die Fallung der Metalloxidschichten wird analog Beispiel 
5 durchgefuhrt. Zusatzlich werden bei pH-Wert 2,6 130 ml 
einer Mischung von 129 ml TiCU-Losung (400 g T1CI4/I), 
147 ml FeCl 3 -L6sung (14,08% Fe), 10,2 g AICI3 X 6 H 2 0 
und 157 ml vollentsalztem Wasser mit einer Dosierrate von 

40 1 iruVrnin. zugesetzt. Der pH-Wert wird dabei mit Natron- 
lauge (32% NaOH) konstant gehalten. 

Die Aufarbeitung erfolgt wie bei den Beispielen 1-5. 
Das getrocknete Pigment zeigt eine intensive rotviolette 
Farbe mit hohem Glanz, die beim Abkippen in orange uber- 

45 geht. Nach dem GliihprozeB glanzt das Pigment gelbrot, wo- 
bei die Farbe beim Abkippen in ein kraftig glanzendes Gelb 
ubergeht. 



Beispiel 7 



50 



Beispiel 5 

100 g Muskovit-Glimmer (TeilchengroBe 10-60 um) 
werden in 2 1 vollentsalztem Wasser auf 80 °C erwarmt. Un- 
ter kraftigem Ruhren wird dann eine Losung von 3 g SnCU 



Das getrocknete Produkt aus Beispiel 4 wird 30 Minuten 
bei 850°C in Formiergasatmosphare (N 2 /H 2 ; 85/15) gegliiht. 
Das auf diesem Wege hergestellte Pigment zeigt einen roten 
Bronzeeffekt und starken Glanz sowie erhohtes Deckvermo- 
55 gen. Die Farbe geht beim Abkippen in ein kraftiges Gelb- 
griin uber. 

Beispiel 8 

60 Das getrocknete Produkt aus Beispiel 5 wird 30 Minuten 
bei 850°C in Formiergasaimosphare (N 2 /H 2 ; 85/15) gegliiht. 
Das auf diesem Wege hergestellte Pigment zeigt einen tie- 
froten BronzeefTekt und starken Glanz sowie erhohtes 
Deckvermogen. Die Farbe geht beim Abkippen in ein kraf- 

65 tiges Goldgelb uber. 
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Patentanspriiche 

1. Interferenzpigmente auf der Basis von mehrfach be- 
schichteten plattchenformigen Substraten, die minde- 
stens eine Schichtenfolge aus 5 

(A) einer Beschichtung mit einem Brechungsin- 
dex n > 2,0 

(B) einer farblosen Beschichtung mit einem Bre- 
chungsindex n < 1,8, und 

(Q einer nicht absorbierenden hochbrechenden io 

Beschichtung, 
sowie gegebenenfalls 

(D) eine auBere Schutzschicht 
aufweisen. 

2. Interferenzpigmente nach Anspruch 1, dadurch ge- 15 
kennzeichnet, daB sich zwischen dem Substrat (S) und 
der Schicht (A), der Schicht (A) und (B), der Schicht 
(B) und (Q und/oder der Schicht (C) und (D) eine wei- 
tere farbige oder farblose Metalloxidschicht (SI), (Al), 
(Bl) und/oder (CI) befindet 20 

3. Interferenzpigmente nach Anspruch 1 oder 2, da- 
durch gekennzeichnet, daB es sich bei den plattchenfor- 
migen Substraten um natiirlichen oder synthetischen 
Glimmer, Glas-, A1 2 0 3 -, Si0 2 - oder Ti0 2 -Flakes sowie 
mit Metalloxiden beschichtete, plattchenformige Mate- 25 
rialien handelt. 

4. Interferenzpigmente nach einem der Anspruche 1 
bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB die Schichten (A), 
(B) und (O im wcsentlichen aus Metalloxiden beste- 
hen. 30 

5. Interferenzpigmente nach einem der Anspruche 1 
bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB die Schicht (A) im 
wesentlichen aus Titandioxid, Eisenoxid, Bismutoxid- 
chlorid, Zirkonoxid, Zinnoxid, Zinkoxid, Titansuboxi- 
den, Eisenutanaten, Eisenoxidhydraten, Chromoxid 35 
Bismutvanadat, Cobaltaluminat oder deren Gemischen 
besteht. 

6. Interferenzpigmente nach einem der Anspruche 1 
bis 5, dadurch gekennzeichnet, daB die Schicht (B) im 
wesentlichen aus Siliziumdioxid, Aluminiumoxid Ma- 40 
gnesiumfluorid oder deren Gemischen besteht. 

7. Interferenzpigmente nach einem der Anspruche 1 
bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB die Schicht (C) im 
wesentlichen aus Titandioxid, Bismutoxidchlorid, Zir- 
konoxid, Zinnoxid, Zinkoxid oder deren Gemischen 45 
besteht. 

8. Interferenzpigmente nach einem der Anspruche 1 
bis 7, dadurch gekennzeichnet, daB sie bis zu viermal 
die Schichtenfolge (A) aufweisen. 

9. Interferenzpigmente nach Anspruch 8, dadurch ge- 50 
kennzeichnet, daB sie nur eine Schichtenfolge (A)-(C) 

en th alien. 

10. Verwendung der Interferenzpigmente nach An- 
spruch 1 in Farben Lacken, Druckfarben, Kunststoffen, 
keramischen Materialien, Glasem und in kosmetischen 55 
Formulierungen. 



60 
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